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(57)【要約】
【課題】  吸着材等の捕集効率を向上させ、しかも水分
の影響を受けず、捕集施設の規模をコンパクト化する。
【解決手段】  希ガスを活性なハロゲン元素と反応させ
て希ガスハロゲン化合物とし、この希ガスハロゲン化合
物を吸着材で捕集し、希ガスを回収する。例えば、フッ
素含有ガスを希ガスとを混合させ放電励起することによ
って生成する励起状態の希ガス元素と活性なフッ素元素
とを反応させて希ガスフッ素化合物を得る。生成した希
ガスハロゲン化合物を捕集は、活性炭、ゼオライト、そ
の他無機性及び有機性多孔質物質の何れかの吸着材を有
するガスフィルタを用い、この吸着材に希ガスハロゲン
化合物を吸着する。
【特許請求の範囲】
【請求項１】  希ガスを活性なハロゲン元素と反応させ
て希ガスハロゲン化合物とし、この希ガスハロゲン化合
物を捕集することによって希ガスを回収することを特徴
とする希ガス回収方法。
【請求項２】  ハロゲン元素がフッ素であることを特徴
とする請求項１に記載の希ガス回収方法。
【請求項３】  フッ素が三塩化フッ素ＣｌＦ3 、五フッ
化臭素ＢｒＦ5 、七フッ化ヨウ素ＩＦ7 の何れかのフッ
素化剤の形態で存在し、このフッ素化剤を直接希ガスに
反応させて希ガスフッ素化合物を得ることを特徴とする
請求項２に記載の希ガス回収方法。
【請求項４】  フッ素が四フッ化炭素ＣＦ4 、四フッ化
炭素と酸素の混合ガスＣＦ4＋Ｏ2、六フッ化硫黄Ｓ
Ｆ6 、三フッ化窒素ＮＦ3 の何れかのフッ素含有ガスで
存在し、このフッ素含有ガスを希ガスに混合させ放電励
起することによって生成する励起状態の希ガス元素と活
性なフッ素元素とを反応させて希ガスフッ素化合物を得
ることを特徴とする請求項２または３に記載の希ガス回
収方法。
【請求項５】  放電励起手段が無声放電、誘電体バリア
放電、高電圧極短パルス放電、強誘電体充填型部分放
電、沿面放電、コロナ放電若しくはこれらを組み合わせ
たハイブリッド放電の何れかによる大気圧状態でプラズ
マが発生できる手段、或いは平行平板型直流あるいは交
流放電、高周波放電、電子サイクロトロン共鳴放電の何
れかによる減圧状態でプラズマが発生できる手段の何れ
かであることを特徴とする請求項４に記載の希ガス回収
方法。
【請求項６】  放電部にフッ素化リチウムＬｉＦ、フッ
素化ナトリウムＮａＦ、フッ素化カリウムＫＦ、フッ素
化セシウムＣｓＦ、フッ素化カルシウムＣａＦ2、フッ
素化アルミニウムＡｌＦ3、フッ素化マグネシウムＭｇ
Ｆ2、或いはこれら何れかのフッ素化物とセラミックス
との混合物を用いることにより、放電処理においてフッ
素含有ガスを混合させずに希ガスのフッ素化合物を生成
させることを特徴とする請求項４または５に記載の希ガ
ス回収方法。
【請求項７】  放射性希ガスとして放射性キセノンガス
と放射性クリプトンガスの何れかを活性なフッ素原子と
反応させて放射性キセノンガス及び放射性クリプトンガ
スのフッ素化合物を生成することを特徴とする請求項１
～６の何れかに記載の希ガス回収方法。
【請求項８】  活性炭、ゼオライト、その他無機性及び
有機性多孔質物質の何れかを有するガスフィルタを用
い、生成した希ガスハロゲン化合物を前記吸着材に吸着
させて捕集することを特長とする請求項１～７の何れか
に記載の希ガス回収方法。
【請求項９】  希ガスのハロゲン化合物を捕集した吸着
材から希ガスのハロゲン化合物を再放出させ、この希ガ
スのハロゲン化合物を水と反応させる手段、希ガスのハ
ロゲン化合物を熱解離させる手段、希ガスのハロゲン化
合物をアルカリと反応させる手段の何れかにより、希ガ
スハロゲン化合物の希ガスとハロゲンの結合を解離して
希ガスのみ回収することを特徴とする請求項８に記載の
希ガス回収方法。
【発明の詳細な説明】
【０００１】
【発明の属する技術分野】本発明は、希ガスの資源とし
ての回収や、放射性希ガスの除去を目的とする回収に関
し、従来の低温吸着法に頼っていた希ガスの回収方法に
代えて、希ガスをハロゲン元素と化学反応させ希ガスハ
ロゲン化合物とし、これを捕集して回収する希ガス回収
方法に関するものである。
【０００２】
【従来の技術】従来における希ガス（Ｈｅ、Ｎｅ、Ａ
ｒ、Ｋｒ、Ｘｅ、Ｒｎ）の捕集手段は、活性炭やゼオラ
イト等の多孔質吸着材を用いる吸着法が一般的であり、
しかも吸着効率を向上させるためにその吸着材を低温に
する場合が多い。しかし、水分等の凝縮性成分を含む大
気中の希ガスを低温吸着方式で捕集する際に、その水分
が吸着材の表面多孔質部分に目詰まりしてしまい、目的
の希ガスの吸着効率が極端に低下する。そのため、大気
中の希ガスを効率よく捕集する場合は、まず含まれる水
分を予め除去する必要がある。
【０００３】また、処理ガス量が非常に多くその処理ガ
ス全体を低温化することが不可能な場合は、吸着材量を
多くして吸着効率を稼ぐ方法が取られている。なお、活
性炭やゼオライト等の多孔質吸着材中に捕集された希ガ
スは、低温下に保っていても連続的に流れてくる空気に
よって徐々に押し出されてしまう。これらのように、従
来の希ガス資源の回収性の点で問題があった。
【０００４】さらに、原子力発電所や核燃料再処理工場
あるいは原子力関連の研究所等の原子力施設、あるいは
放射線診断や治療を行う病院及び核医学施設から放出さ
れる放射性希ガス（
222
Ｒｎ、
220
Ｒｎ、
133
Ｘｅ、
85m
～
88
Ｋｒ）の捕集除去の場合は、深刻な問題を抱えてい
る。それは、上記の放射性物質取扱い施設から外部の一
般環境へ放射性物質を放出する濃度等の限度が法令で厳
しく規制されているためである。
【０００５】これらの施設の場合でも上記と同様に活性
炭やゼオライト等の多孔質吸着材を用いる吸着法に頼っ
ているため、前記した水分の問題が避けることができな
い。そのため、放射性希ガスの吸着効率を向上させる場
合の除去処理設備は排ガスの低温化施設が必要となるた
め、一般に膨大な施設規模になる。
【０００６】なお、原子力発電所から発生する放射性希
ガスの中で、強い放射線を有する短半減期の放射性Ｘｅ
及びＫｒ（
133
Ｘｅ，  
85m
～
88
Ｋｒ）の捕集除去は、希
ガスホールドアップ施設としての現有設備で一応可能と
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なっている。これらの放射性Ｘｅ及びＫｒは、生成量が
多いが短半減期であるため、それらの半減期と処理ガス
量に見合った希ガスのホールドアップ時間をまかなう吸
着材量によって処理している。
【０００７】しかし、放射性希ガスの中で
85
Ｋｒの場合
は、現実的な捕集方法が無いにも係わらずその生成量が
少なく外部放出放射能としては問題視されることは少な
いが、その半減期が１０．７年と長いため、この現有設
備では一旦捕集されても吸着材を徐々に通過してしま
い、それが減衰する期間捕集しておくことは不可能なた
め、そのほとんどを外気大気に放出しているのが現状で
ある。
【０００８】以上のように、これまでの希ガスの捕集法
としては、多孔質吸着材による回収方法に頼っていたた
め、施設規模が大きく、水分の影響を受けやすいため捕
集効率が低く、放射性施設において放射性希ガスのトラ
ップが不完全であること、施設の設置や運転に掛かる経
費が大きいこと、それらの理由により資源としての希ガ
スの価格が高いなどの面で問題が多かった。
【０００９】
【発明が解決しようとしている課題】前記したように従
来の低温吸着捕集法による希ガスの捕集は、希ガス元素
を直接気体の状態で多孔質吸着材に物理吸着させるため
捕集効率が低いこと、前記したように大気に含まれる水
分が主な原因である捕集効率が低いこと等の課題があっ
た。さらに、希ガス捕集施設の規模が大きいことによ
り、施設費用や捕集経費の問題などがあった。
【００１０】本発明は、従来の方式である単なる物理吸
着に代わり、希ガスを化学的に反応させることによって
希ガス化合物とすることによって、吸着材等の捕集効率
を飛躍的に向上させること、しかも従来問題となってい
た水分の影響を受けない捕集方法であること、捕集施設
の規模をコンパクト化できる新しい希ガス回収方法を提
供するものである。
【００１１】
【課題を解決するための手段】本発明では、前記の目的
を達成するため、希ガスをそのまま吸着材等で捕集する
のではなく、まず希ガスをハロゲン元素と反応させて希
ガスハロゲン化合物とし、この希ガスハロゲン化合物を
捕集することによって希ガスを回収するようにした。そ
して、希ガスをハロゲン元素を反応させる手段として、
励起された希ガスを活性なハロゲン元素と反応させるよ
うにしたものである。
【００１２】すなわち、本発明による希ガス回収方法
は、希ガスを活性なハロゲン元素と反応させて希ガスハ
ロゲン化合物とし、この希ガスハロゲン化合物を捕集す
ることによって希ガスを回収するものである。ハロゲン
元素として、最も一般的なのは、フッ素であり、例え
ば、三塩化フッ素ＣｌＦ3 、五フッ化臭素ＢｒＦ5 、七
フッ化ヨウ素ＩＦ7 の何れかのフッ素化剤の形態で存在
するフッ素化剤を直接希ガスに反応させて希ガスフッ素
化合物とする。
【００１３】次の化学式（１）は、希ガス（Ｒｎ、Ｘ
ｅ、Ｋｒ）と三塩化フッ素ＣｌＦ3 との化学反応を示す
ものである。
  Ｒｎ，Ｘｅ，Ｋｒ＋ＣｌＦ3 →ＲｎＦ2，ＸｅＦ2，ＫｒＦ2＋副生成物…（１
）
このような反応により、希ガスハロゲン化合物が生成
し、この希ガスハロゲン化合物を吸着材で吸着する等し
て捕集する。
【００１４】また、フッ素が四フッ化炭素ＣＦ4 、四フ
ッ化炭素と酸素の混合ガスＣＦ4＋Ｏ2、六フッ化硫黄Ｓ
Ｆ6 、三フッ化窒素ＮＦ3 等のフッ素含有ガスで存在す
る場合、このフッ素含有ガスを希ガスとを混合させ放電
励起することによって生成する励起状態の希ガス元素と
活性なフッ素元素とを反応させて希ガスフッ素化合物を
得ることもできる。
【００１５】次の化学式（２）は、ＣＦ4（＋Ｏ2）を使
用した場合の放電による希ガス（Ｒｎ、Ｘｅ、Ｋｒ）の
フッ素化反応式である。化学式中の「＊」マークは励起
状態を示す。
  Ｒｎ，Ｘｅ，Ｋｒ＋ＣＦ4（＋Ｏ2）→放電→＊Ｒｎ，＊Ｘｅ，＊Ｋｒ＋＊Ｆ
  →ＲｎＦ2 ，ＸｅＦ2 ，ＫｒＦ2 ＋副生成物                      …（２）
このような反応により、前記と同様にして希ガスハロゲ
ン化合物が生成し、この希ガスハロゲン化合物を捕集す
る。
【００１６】前記の放電励起手段としては、無声放電、
誘電体バリア放電、高電圧極短パルス放電、強誘電体充
填型部分放電、沿面放電、コロナ放電若しくはこれらを
組み合わせたハイブリッド放電の何れかによる大気圧状
態でプラズマが発生できる手段、或いは平行平板型直流
あるいは交流放電、高周波放電、電子サイクロトロン共
鳴放電の何れかによる減圧状態でプラズマ発生が発生で
きる手段等をあげることができる。
【００１７】この場合、放電部の基材にフッ素化リチウ
ムＬｉＦ、フッ素化ナトリウムＮａＦ、フッ素化カリウ
ムＫＦ、フッ素化セシウムＣｓＦ、フッ素化カルシウム
ＣａＦ2、フッ素化アルミニウムＡｌＦ3、フッ素化マグ
ネシウムＭｇＦ2、或いはこれら何れかのフッ素化物と
セラミックスとの混合物を用いることにより、放電処理
において、基材から活性なフッ素元素が放出されるた
め、放電部においてフッ素含有ガスを混合させずに希ガ
スのフッ素化合物を生成させることができる。
【００１８】このような希ガス回収方法は、希ガスが放
射性希ガスである場合も適用することができる。例え
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ば、放射性キセノンガスと放射性クリプトンガスの何れ
かを活性なフッ素原子と反応させて放射性キセノンガス
及び放射性クリプトンガスのフッ素化合物を生成し、こ
れらの放射性希ガスのフッ素化合物を捕集する。
【００１９】前記の希ガスと活性なハロゲンとの反応に
よる生成した希ガスハロゲン化合物を捕集する手段とし
ては、活性炭、ゼオライト、その他無機性及び有機性多
孔質物質の何れかの吸着材を有するガスフィルタを用
い、この吸着材に希ガスハロゲン化合物を吸着する手段
が簡便である。
【００２０】さらに、前記の捕集した希ガスハロゲン化
合物を再利用するには、例えば、希ガスのハロゲン化合
物を捕集した吸着材から希ガスのハロゲン化合物を再放
出させ、この希ガスのハロゲン化合物を水と反応させる
手段、希ガスのハロゲン化合物を熱解離させる手段、希
ガスのハロゲン化合物をアルカリと反応させる手段等を
採用することができる。これにより、希ガスハロゲン化
合物の希ガスとハロゲンの結合を解離して希ガスのみ回
収することにより、希ガス資源の効率的な回収が可能で
ある。この方法によれば、希ガスの高濃縮が可能とな
る。
【００２１】
【発明の実施の形態】次に、本発明の実施の形態につい
て、図面を参照しながら、具体的且つ詳細に説明する。
既に述べた通り、活性なフッ素元素を放出する三塩化フ
ッ素ＣｌＦ3 、五フッ化臭素ＢｒＦ5 、七フッ化ヨウ素
ＩＦ7 等のフッ素化剤を、直接希ガス（Ｈｅ、Ｎｅ、Ａ
ｒ、Ｋｒ、Ｘｅ、Ｒｎ）に反応させると、前述の式
（１）に示す反応が進行し、希ガスハロゲン化合物が生
成する。このようにして生成した希ガスハロゲン化合物
を吸着材等で捕集することにより、希ガスそのものを直
接吸着材で捕集するよりもはるかに効率よく物理吸着あ
るいは化学吸着が可能となる。
【００２２】また、活性なハロゲン元素が、四フッ化炭
素ＣＦ4 、四フッ化炭素と酸素の混合ガスＣＦ4＋Ｏ2、
六フッ化硫黄ＳＦ6 、三フッ化窒素ＮＦ3 、その他のフ
ッ素含有ガス中に存在する場合、これらフッ素含有ガス
を希ガスに混合させた状態で放電励起することによっ
て、放電によって生成する希ガスの励起状態と活性なフ
ッ素原子が反応して、式（２）に示す反応が進行し、希
ガスハロゲン化合物が生成する。やはり、このようにし
て生成した希ガスハロゲン化合物を捕集することによ
り、希ガスそのものを直接吸着材で捕集するよりもはる
かに効率よく物理吸着あるいは化学吸着が可能となる。
【００２３】図１は、放電により励起された状態での希
ガスのフッ素化反応の原理を示す図である。セラミック
ス層の内部埋め込み電極と表面電極とを対向して配置
し、これらに高電圧を印加することで、表面セラミック
ス層の表面が放電部表面となり、その表面上に沿面放電
部が形成される。この沿面放電部にＫｒ、Ｘｅ、Ｒｎ等
の希ガスを送り込むと、前記放電によりこれら希ガスが
励起される。また、この沿面放電部に四フッ化炭素ＣＦ
4 等のフッ素含有ガスを送り込むと、放電によってフッ
素含有ガスに含まれるフッ素が活性化し、沿面放電部に
活性なフッ素原子の雲が形成される。この活性化された
希ガスとフッ素とが沿面放電部で反応することで、希ガ
スハロゲン化合物が生成する。こうして生成した希ガス
ハロゲン化合物を吸着材に捕集する等の手段で回収す
る。
【００２４】前記希ガスを含むガスとフッ素含有ガスの
混合ガスを放電励起する処理によって得られる希ガスフ
ッ素化合物を生成する方法において、その放電法に特に
大気圧状態でプラズマが発生できる放電法として、無声
放電、誘電体バリア放電、高電圧極短パルス放電、強誘
電体充填型部分放電、沿面放電、コロナ放電、これらを
組み合わせたハイブリッド型大気圧放電などをあげるこ
とができる。さらに、減圧状態でプラズマ発生が行える
放電法として、平行平板型直流あるいは交流放電、高周
波放電、電子サイクロトロン共鳴放電などを用いること
が可能である。
【００２５】図２は、前記のような放電部を用いてラド
ンＲｎを捕集する試験装置の例である。図２において左
側の２系統の導入路からそれぞれマスフローコントロー
ラ（ＭＦＣ）を通してＣＦ4 ガスと空気とが導入され
る。導入量は２００ｍｌ／ｍｉｎであり、そのうち空気
は最大２００ｍｌ／ｍｉｎ、残部がＣＦ4 ガスである。
より具体的には、この装置において、ＣＦ4 ガスと空気
との組成は、ＣＦ4 ガスが０～７．５容積％、空気が９
２．５～１００容積％の範囲で調整される。
【００２６】これらＣＦ4 ガスと空気との混合ガスを、
４個のＲａ線源（合計１３．６ｋＢｑ）を収納したラド
ン放出管に通し、ここでラドンを含む混合ガスとされ
る。その後、このラドンを含む混合ガスは、コロナ放電
部を収納したＲｎ除去系に送られる。
【００２７】このＲｎ除去系では、放電電源により電極
に最大１０ｋＶの交流電圧が印加された状態でコロナ放
電され、既に述べた原理により、前記ＣＦ4 ガスとラド
ンとが反応され、フッ化ラドンが生成する。この生成し
たフッ化ラドンが活性炭を有する吸着材（Ｒｎトラッ
プ）に送られ、吸着された後、ラドンモニタによって排
ガスのラドン量が計測され、流量計（ＦＭ）及びポンプ
を経て、さらにバックアップフィルタを通して排気され
る。ラドン除去系から先とラドンモニタから先の流路の
気圧は、バラトロンにより制御される。なお、前記のラ
ドン放出部にはそれを通過しないバイパス流路が設けら
れ、比較のため、ラドン放出部を通ったラドンを含むガ
スとラドン放出部を通らないガスとが処理及び計測でき
るようになっている。
【００２８】図３は、前記のような放電部を用いて
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Ｘｅ を捕集する試験装置の例である。図２で
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は、ガスをラドン放出部に通してラドンをガス中に含ま
せたが、図３では、窒素ガスをキャリアガスとして
85
Ｋ
ｒ、
133
Ｘｅ をコロナ放電部を備えるＫｒ、Ｘｅ除去系
に送り出す。また、この装置では、吸着材（Ｘｒ、Ｘｅ
トラップ）の後段にガスクロマトクロマトグラフィーを
配置、これに混合ガスを通過させる。ガスクロマトクロ
マトグラフィーにはレコーダを備えた比較計が備えられ
ており、吸着材から排出される混合ガス中のＸｒ、Ｘｅ
の含有量を計測する。それ以外の点は、図２に示す装置
と同様である。
【００２９】図４は、放電部の基材を、フッ素化リチウ
ムＬｉＦ、フッ素化ナトリウムＮａＦ、フッ素化カリウ
ムＫＦ、フッ素化セシウムＣｓＦ、フッ素化カルシウム
ＣａＦ2 、フッ素化アルミニウムＡｌＦ3 、フッ素化マ
グネシウムＭｇＦ2 等のフッ素化合物を含む材料で形成
した例であり、フッ素含有ガスを用いずに希ガスのフッ
素化反応を行うことができる。例えば、放電部の基材
を、前記のフッ素化物とアルミナやシリカ等とを混合し
たセラミックス層で形成する。
【００３０】このようにして、フッ素化合物を含むセラ
ミックス層で放電部を形成することにより、放電によっ
て活性なフッ素原子がそれらセラミックス層から生成す
る。セラミックス層から生成する活性なフッ素原子は希
ガスと反応し、しかも未反応の余分なフッ素原子はセラ
ミックス層に再結合する。そのため、この方式によれ
ば、放電処理においてフッ素含有ガスを混合させずに希
ガスのフッ素化合物を生成させることが可能である。こ
うして生成した希ガスハロゲン化合物を吸着材で捕集す
るし、希ガスを回収することは前述の通りである。
【００３１】図５は、前記のような放電部を使用した希
ガスの回収装置の要部を概念的に示すものである。図５
は「内側沿面放電法」とも言うべきものであり、前述
のようなフッ素塩（ＭｅＦx ）を含むセラミックスによ
る円筒形の基材を形成し、この基材の中に同心円状に埋
め込み電極と表面電極とを埋設する。円筒形の希ガスの
流路の中に、前記の基材を配置し、前記埋め込み電極と
表面電極との間に高電圧交流電源（ＨＶ－ＡＣ）を印加
し、放電させる。流路を通して図の左方から基材の中に
Ｋｒ、Ｘｅ、Ｒｎ等の希ガスを送り込み、前述の原理に
より希ガスのフッ素化合物を生成する。こうして生成し
たフッ素化合物を活性炭（ＡＣ）等の吸着材により吸着
し、回収する。
【００３２】他方、図５ は「外側沿面放電法」とも言
うべきものであり、前述のようなフッ素塩（ＭｅＦx ）
を含むセラミックスによる円筒形の基材を形成し、この
基材の中に同心円状に外側電極を埋設する。さらに、こ
の基材の内側にコアに巻回したコイル状の内側電極を配
置する。円筒形の希ガスの流路の中に、前記の基材と内
側電極とを同心状に配置し、基材の中の外側電極とその
内側の内側電極との間に高電圧交流電源（ＨＶ－ＡＣ）
を印加し、放電させる。流路を通して図の左方から基材
と内側電極との間隙にＫｒ、Ｘｅ、Ｒｎ等の希ガスを送
り込み、前述の原理により希ガスのフッ素化合物を生成
する。生成したフッ素化合物は、活性炭（ＡＣ）等の吸
着材により吸着し、回収する。
【００３３】図６は「誘電体励起法」を採用した例を示
す。前記のようなフッ素塩（ＭｅＦx ）を含む多孔質の
強誘電体セラミックスで基材を形成し、この基材を一対
の電極で挟む。円筒形の希ガスの流路の中に、前記電極
が流れの方向に対向するように配置し、これら電極の間
に高電圧交流電源（ＨＶ－ＡＣ）を印加し、放電させ
る。図６の下の拡大図に示すように、電極により形成さ
れる電界によって、強誘電体の粒子の間の空隙にグロー
放電が起こる。この状態で、図６の上の全体図に示すよ
うに、流路を通して図の左方から基材を通過するように
Ｋｒ、Ｘｅ、Ｒｎ等の希ガスを送り込み、前述の原理に
より希ガスのフッ素化合物を生成する。生成したフッ素
化合物は、活性炭（ＡＣ）等の吸着材により吸着し、回
収する。
【００３４】図７は、円筒形の多孔質体からなる基材を
用い、その外側から希ガスを導入し、放電状態で励起す
るようにした例である。円筒形の多孔質セラミックスフ
ィルタの外周に、フッ素元素を含む多孔質のセラミック
ス層を同心状に形成し、これらの多孔質セラミックスフ
ィルタと多孔質のセラミックス層との間にコイル状（ス
パイラル）の放電極を埋設する。さらに、多孔質セラミ
ックスフィルタの中心に棒状の中心電極を形成し、この
中心電極と放電極との間に高電圧交流電源から放電電圧
を印加することにより、多孔質セラミックスフィルタと
多孔質のセラミックス層とにグロー放電が起こる。この
状態で、多孔質のセラミックス層の外側から多孔質セラ
ミックスフィルタの内側に通過するようにＫｒ、Ｘｅ、
Ｒｎ等の希ガスを送り込み、前述の原理により希ガスの
フッ素化合物を生成する。生成したフッ素化合物は、吸
着材により吸着し、回収する。
【００３５】図８は、放電部にフッ素含有ガスを直接送
り込まず、沿面放電部にＫｒ、Ｘｅ、Ｒｎ等の希ガスの
みを送り込み、放電によりこれら希ガスを励起し、活性
化させる方法の原理図である。放電部とは別に設けたフ
ッ素化合物を含む活性化したフッ素原子を放出するトラ
ップに活性化した希ガスを通し、このトラップにおいて
希ガスとフッ素とを反応させ、希ガスのハロゲン化合物
を生成させるものである。
【００３６】以上の希ガスのフッ素化処理については、
元来放射性であるラドンガスのみならず放射性キセノン
ガス及び放射性クリプトンガスなどの気体の捕集除去法
としても有効である。図９は、本発明による希ガス回収
方法を、放射性希ガスの排気系処理システムに適用した
例である。
【００３７】図９のｃａｓｅ－１は、実験室などの少量
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排ガス処理の場合に有効なシステムであり、前述の図１
の原理を使用したフッ素元素を含むガスを導入する方式
のものである。例えば、実験用のテストチャンバからフ
ィルタを通してプラズマコロナ放電反応部にラドンＲｎ
を気相で送り込むと共に、ＣＦ4、ＳＦ6等のフッ素含有
ガスをプラズマコロナ放電反応部に送り込む。プラズマ
コロナ放電により、前記ラドンＲｎとフッ素Ｆとを励起
し、活性化させて反応させ、ラドンのフッ素化合物を生
成させる。そしてこの生成したラドンのフッ素化合物を
バックフィルタで吸着させ、清浄な空気を排出する。
【００３８】図９のｃａｓｅ－２は、実験建屋などの大
量排ガス処理の場合に有効なシステムであり、前述の図
４の原理を使用したフッ素元素を含むガスを導入する方
式のものである。例えば、実験用のテストチャンバから
フィルタを通してプラズマコロナ放電反応部にラドンＲ
ｎを気相で送り込む。プラズマコロナ放電反応部には、
前述したようなフッ素化合物（フッ素塩）を含むセラミ
ックス基材が使用されており、プラズマコロナ放電によ
り、前記送り込まれたラドンＲｎと基材に含まれるフッ
素Ｆとを励起し、活性化させて反応させ、ラドンのフッ
素化合物を生成させる。そしてこの生成したラドンのフ
ッ素化合物をバックフィルタで吸着させ、清浄な空気を
排出する。
【００３９】生成した希ガスハロゲン化合物の捕集に
は、活性炭、ゼオライト、その他無機性及び有機性多孔
質物質等を捕集用のガスフィルタとして用いることが可
能である。さらに、希ガスハロゲン化合物を捕集した吸
着材から希ガスを資源として回収し、再利用を図るに
は、例えば、希ガスのハロゲン化合物を多量に捕集した
吸着材から加熱や薬剤添加によって再度放出させ、その
希ガスハロゲン化合物を水と反応させる、その希ガスハ
ロゲン化合物を熱解離させる、或いは希ガスハロゲン化
合物をアルカリと反応させる等の方法により、希ガスハ
ロゲン化合物の希ガスとハロゲンの結合を解離して希ガ
スのみ回収する。これにより、希ガス資源の効率的な回
収が可能である。この方法によれば、希ガスの高濃縮が
可能となる。
【００４０】
【実施例】次に、本発明の実施例について、具体的数値
をあげて説明する。
（実施例１：ラドンガスのフッ素系ガス注入放電処理に
よる捕集）図２に示す装置を使用し、ラドンガス放出線
源として１０～４０％のラドンガス放出率を有する１
３．６  ｋＢｑの 
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Ｒａを焼結担持した炭化珪素の多
孔質セラミックス体（特願平１１－１４４５２０号）を
作成し、ガスを通気できる構造のラドンガス放出用容器
に収納した。
【００４１】このラドンガス放出用容器に、５容積％の
四フッ化炭素（ＣＦ4 ）と、９５容積％の大気を含む混
合ガスを、２００ｍｌ／ｍｉｎの流量で流し、ラドンの
α線計測値が約４０カウント／分の一定濃度のラドンガ
スを含む混合ガスを調整した。この混合ガスをほぼ大気
圧状態で沿面放電型のプラズマ反応器により処理した。
【００４２】沿面放電部の容積は約２５０ｍｌを有し、
沿面放電条件は８～１０ｋＶ（ピーク・ピーク間）、１
０ｋＨｚで放電を行い、処理した混合ガスを吸着剤（Ｒ
ｎトラップ材）に送り、生成したフッ化ラドンを吸着し
た。この吸着材としては、破砕状の２４／４８メッシュ
の活性炭を用いた。そして、この吸着材の後段にガスフ
ロータイプのラドンモニタを設置し、ラドンガスの捕集
効率を評価した。この結果を図１０に示す。
【００４３】図１０に示す結果の通り、放電を行わない
処理前の混合ガス中のラドンのＢＧレベルは、平均で４
１１ｃ／１０ｍｉｎであったが、放電を開始し、処理を
行った混合ガス中のラドンのＢＧレベルは、６～１０ｃ
／１０ｍｉｎとなった。すなわち、通常の環境において
大気中に含まれるＲｎの含有量であるバックグラウンド
（１０Ｂｑ／ｍ
3 
前後）の約１００倍（１ｋＢｑ／
ｍ
3 
）のラドンガスを含む混合ガスを、前記の放電処理
によって、概ねバックグラウンドレベルの１０～２０Ｂ
ｑ／ｍ
3 
にまで低減することができたものである。
【００４４】（実施例２：キセノンガスのフッ素系ガス
注入放電処理による捕集）図３に示す装置を使用し、四
フッ化炭素（ＣＦ４）を５容積％含む通常の大気空気に
Ｘｅを約１５０ｐｐｍになるように添加し、この混合ガ
スを容積約２５０ｍｌの放電反応部（Ｘ除去系）に２０
０ｍｌ／分の流量で循環通気した。
【００４５】この沿面放電部では、８～１０ｋＶ（ピー
ク・ピーク間）、１０ｋＨｚで沿面放電を行い、処理し
た混合ガスを吸着剤（Ｘｅトラップ材）に送り、生成し
たフッ化キセノンを吸着した。この吸着材としては、破
砕状の２４／４８メッシュの活性炭を用いた。
【００４６】前記の沿面放電処理は常温、大気圧状態で
行い、沿面放電を７０分間続けた後、放電を停止した。
この処理の間中、活性炭トラップの出口ガスを定期的に
ガスクロマトグラフィーで測定し、Ｘｅ濃度の変化を測
定した。その結果を図１１に示す。
【００４７】図１１に示す結果の通り、この放電処理に
よってＸｅ濃度が放電を行う前の初期値の約７０％低下
した。しかも、試験終了後も吸着材（トラップ）に空気
のみを供給し、吸着材からのＸｅの再放出現象の有無を
確認したが、試験終了後も吸着材からのＸｅの再放出長
時間見られなかった。この結果から、Ｘｅは吸着材中に
化学的にトラップされ安定に保持されているものと見ら
れる。
【００４８】
【発明の効果】以上説明した通り、本発明によれは、フ
ッ素化剤やフッ素系ガスの放電処理によって、希ガスを
ハロゲン化合物特にフッ素化合物に変換することによっ
て、吸着材への捕集効率を飛躍的に向上させること、し
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かも従来問題となっていた水分の影響を受けない捕集方
法であること、捕集施設の規模をコンパクト化できるこ
と、などの特長を有する新しい希ガス捕集回収方法を得
ることができる。
【００４９】本発明による希ガス回収方法は、ラドンガ
ス、放射性キセノンガス、放射性クリプトンガスなどの
放射性希ガスの捕集除去法としても有効であ。さらに、
希ガスハロゲン化合物の希ガスとハロゲンの結合を解離
処理することにより、希ガス資源を効率的に濃縮し回収
することも可能である。
【図面の簡単な説明】
【図１】本発明の実施形態による希ガスのフッ素化の原
理の例を示す概念図である。
【図２】前記希ガスのフッ素化の原理を使用した希ガス
放電処理回収試験装置の例を示すシステム図である。
【図３】前記希ガスのフッ素化の原理を使用した希ガス
放電処理回収試験装置の他の例を示すシステム図であ
る。
【図４】前記希ガスのフッ素化の原理を使用した希ガス
放電処理回収試験装置の他の例を示すシステム図であ
る。
【図５】前記希ガスのフッ素化の原理を使用した希ガス
放電処理回収装置の例を示す概略図である。
【図６】前記希ガスのフッ素化の原理を使用した希ガス
放電処理回収装置の他の例を示す概略図である。
【図７】前記希ガスのフッ素化の原理を使用した希ガス
放電処理回収装置の他の例を示す概略図である。
【図８】前記希ガスのフッ素化の原理を使用した希ガス
放電処理回収試験装置の他の例を示すシステム図であ
る。
【図９】前記希ガスのフッ素化の原理を使用した放射性
希ガス排気処理装置の例を示す概略図である。
【図１０】前記図２の希ガス放電処理回収試験装置を使
用してラドンの放電処理回収試験を行った結果の測定時
間とラドン濃度を示すグラフである。
【図１１】前記図３の希ガス放電処理回収試験装置を使
用してキセノンの放電処理回収試験を行った結果の測定
時間とキセノン濃度を示すグラフである。
【図１】
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